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ABSTRACT 
 
 
 
 
The objective of this study is to develop Polyetherimide (PEI) mixed matrix 
membranes (MMM) by incorporating large pore size fillers. This study was divided 
into two main parts. In the first part, the existing MMM permeation models were 
evaluated   and based on series-parallel resistors approach, a new model has been 
developed. The developed model was capable to predict gas permeation for all well-
known MMMs morphologies and a good agreement was achieved between the model 
and the experimental data from open literature. The first part was extended by 
proposing a morphological map which by virtue the prediction of MMMs 
morphologies was achievable. The second part of the work was performed to 
investigate the effect of incorporation of montmorillonite (MMT) and halloysite nano 
tubes (HNT) as large pore size filler in MMMs for gas separation. MMMs were 
fabricated using a dry/wet casting technique. The chemical modification of HNTs 
involved silylation and Ag+ ion exchange treatment. The silylated HNTs was prepared 
by treating them with N-β-(aminoethyl)-γ-aminopropyltrimethoxy silane agent. The 
results from thermal gravimetric analysis (TGA) and Fourier transform infra red 
spectroscopy (FTIR) confirmed that chemical modification on clay surface has taken 
place successfully. A perfect compatibility between the polymer matrix and filler was 
observed from field emission scanning electron microscopy  (FESEM) micrographs. 
The outcomes showed that, 0.5% loading of silylated-HNT resulted in 27% 
enhancement in CO2 permeability and 8% increase in selectivity relative to the neat 
polymer membrane. In order to apply the facilitated transport properties in MMMs, 
Ag+ ion exchange treatment was performed because of its high affinity toward CO2 
rather than CH4. Results showed that silane can successfully enhance the HNTs cation 
exchange capacity, which led to higher concentration of Ag+ ions in the modified 
HNTs. Ag+ ion exchange exhibited about 250% enhancement in CO2 permeability. 
The effect of montmorillonite nano-clay fillers on PEI MMM was also studied. The 
gas permeation results revealed the following order in terms of selectivity for 
CO2/CH4 separation: Cloisite 15A > general MMT > hydrophilic MMT > 
hydrophobic MMT > raw MMT. In conclusion, the best results were achieved at 0.5% 
of Cloisite 15A loading where permeability and selectivity enhancements were 24% 
and 28% respectively. 
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ABSTRAK 
 
 
 
 
Tujuan kajian ini adalah untuk menghasilkan membran matrik tercampur 
(MMM) polieterimida (PEI) dengan memasukkan bahan pengisi berliang besar. 
Penyelidikan ini pada dasarnya dibahagikan kepada dua bahagian utama. Dalam 
bahagian pertama, model kebolehtelapan MMM yang sedia ada telah dinilai dan 
kemudian berdasarkan pendekatan perintang siri-selari, model baru telah 
dibangunkan. Model yang dibangun mampu untuk meramal kebolehtelapan gas untuk 
semua morfologi MMM yang sedia ada dan kesamaan yang baik telah dicapai di 
antara semua model dan data ujikaji dari literatur. Bahagian pertama ini telah 
dilanjutkan dengan mencadangkan plan morfologi berdasarkan kepada peramalan 
morfologi MMMs yang boleh dicapai. Bahagian kedua dari penyelidikan ini 
dijalankan untuk mengkaji pengaruh  montmorillonite (MMT) dan tiub nano haloisit 
(HNT) sebagai bahan pengisi berliang besar dalam MMM bagi pemisahan gas. MMM 
telah dihasilkan dengan menggunakan teknik tuangan basah-kering. Modifikasi kimia 
HNTs termasuk sililasi dan rawatan pertukaran ion Ag+. HNT bersililasi telah 
dihasilkan melalui rawatan menggunakan agen silan N-β-(aminoetil)-γ-
aminopropiltrimetoxi. Keputusan daripada analisis termogravimetri (TGA) dan 
spektroskopi inframerah penjelmaan fourier (FTIR) mengesahkan bahawa 
pengubahsuaian kimia pada permukaan tanah liat itu berlaku dengan jayanya. 
Keserasian sempurna antara matrik polimer dan bahan pengisi dapat diperhatikan dari 
mikrograf mikroskopi imbasan elektron pemancaran medan (FESEM). Keputusan 
kajian menunjukkan bahawa penambahan 0.5% HHT bersililasi menghasilkan 
peningkatan 27% dalam kebolehtelapan CO2 dan 8% peningkatan pemilihan 
berbanding membran polimer asal. Untuk menggunakan sifat pengangkutan dalam 
MMM, rawatan pertukaran ion Ag+ telah dilakukan kerana ia mempunyai daya 
tarikan terhadap CO2 lebih tinggi berbanding CH4. Keputusan kajian menunjukkan 
bahawa silan berjaya meningkatkan kapasiti tukaran kation HNT, yang turut 
menyebabkan peningkatan kepekatan ion Ag+ pada HNT terubahsuai. Pertukaran ion 
Ag+ menunjukkan peningkatan sekitar 250% dalam kebolehtelapan CO2. Pengaruh 
bahan pengisi tanah liat bersaiz nano, montmorillonit PEI MMM juga telah 
dikaji. Keputusan kebolehtelapan gas menunjukkan urutan kememilihan berikut untuk 
pemisahan CO2/CH4: Cloisite 15A > MMT umum > hidrofilik MMT > hidrofobik 
MMT > MMT mentah. Kesimpulannya, hasil yang terbaik dicapai pada penambahan 
0.5% Cloisit 15A di mana peningkatan kebolehtelapan dan kememilihan adalah 24% 
dan 28%. 
 
 
 
